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1. 緒言 

次世代のリチウムイオン電池の負極材料として、高容量化が期待できるシリコン（Si）が注目

されている。しかし、充放電に伴う体積変化が大きく、数回足らずの充放電で激しい容量低下を

示すため、実用電池では、黒鉛と Siとの混合系によって高容量化と長寿命化の両立が図られてい

る。従来バインダでは、Si の膨張・収縮による構造破壊を本質的に抑制できていないため、Si の

配合量は 2～10 wt.%に留まっているのが現状で、更なる高容量化を図るためには、Siの配合量を

増やした負極の開発が望まれる。これまでに我々は、高い強度と優れた接着性を示す水ガラスを

開発し、水ガラスを用いた Si負極について報告してきた[1], [2]。今回、結着力が不十分な樹脂系バ

インダであっても、水ガラスでコーティングすることにより、Si の配合量を増加させても安定し

た寿命特性が得られたので報告する。 

 

2. 実験方法 

Si-Graphite混合負極（3.0 mAh/cm
2）は、所定配合比となるように Si（D50= 1 µm, TMC㈱製#DG-Si）

と人造黒鉛（D50= 20 µm）を混合したものを活物質とし、カーボンブラックと PVdFバインダから

なるスラリー（= 85: 5: 10 wt.%）を銅箔（10 µm）に塗工後、水ガラスをコートすることで作製し

た。また、比較電極として、ガラコしていない負極を作製した。水ガラスは、Li2CO3、Na2CO3お

よび SiO2などからなる混合体を 900℃以上に加熱溶融して冷却後、水に溶解することで作製した。

試験セルは、対極として金属リチウム、電解液として 1M LiPF6 /(EC: DEC= 50: 50 vol.%, +VC 1 

wt.%)を用いて作製した。充放電試験は、温度 30℃、0.1C-rate、0.0～1.4 Vで充放電することで行

った。 

 

3. 結果と考察 

Fig.1 に、水ガラスコートの有無による各種

Si-Graphite 混合負極のサイクル試験を行った結

果を示す。コートしていない各種の負極は、活

物質に対して Si が 50 wt.%以上混合されると活

物質層の集電体からの剥離により、ほとんど容

量を示さなかったが、水ガラスコートすること

でサイクル特性を飛躍的に向上させることが示

された。これは、水ガラスが活物質層内に浸透

して、活物質層の強固な骨格体として機能し、

かつ集電体と一体化するため、電極の大きな体

積変化を緩和しているものと思われた。当日は、

負極の体積変化についても報告したい。 
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